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摘要!研究了水合二氧化锰#

PC_

%和水合五氧化二锑#

POY

%对铀的吸附性能$以及在
P(D

!

溶液中对
E,

(

G7

(

I,

(

3+

(

E1

(

G1

和
E6

的吸附性能'

PC_

和
POY

在硝酸铀酰溶液中不吸附铀'

PC_

在
)̂"6%&

+

S

P(D

!

溶液中对
I,

(

3+

和
E1

的吸附性能较好$

POY

在
)̂"6%&

+

SP(D

!

溶液中对
E,

(

G7

(

G1

和
E6

的吸附性

能较好'含有
E,

(

E6

(

3+

(

G1

(

I,

和
E1

混合元素的
)̂"6%&

+

SP(D

!

依次通过
PC_

和
POY

柱吸附后$元素

基本被全部吸附'研究结果表明$

PC_

和
POY

可以用于
P(D

!

溶液中
E,

(

E6

(

3+

(

G1

(

I,

(

G7

和
E1

等医用

同位素生产堆燃料溶液中主要裂变产物元素的去除'
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医用同位素生产堆#

CTY3

%是以硝酸铀酰溶

液#

+

#

P(D

!

%

b)̂#

"

)̂!6%&

+

S

$

#

#

Q

%

b@)

M

+

S

%

为燃料的均匀性水溶液反应堆$主要用于生产

??

C%

(

#!#

T

和<?

E,

$反应堆每运行
">

"

><5

后停堆

进行医用同位素的提取$反应堆的燃料溶液循环

使用)

#

*

'

CTY3

长期运行后$裂变产物积累较多$

运行
#.

后燃料溶液中主要裂变产物量达到
>)

M

以上$运行
".

后燃料溶液中主要裂变产物量达

到
B<

M

以上'其中有中子毒物$如
E6

(

K+

(

a2

等!长寿命放射性核素有#!A

G7

和?)

E,

等!中长寿

命放射性核素有<?

E,

(

?@

I,

(

#)B

3+

(

#>)

H.

(

#>#

G1

(

#>>

G1

(

#@B

K+

等'这些累积裂变产物的存在增加了

燃料溶液的放射性剂量$并降低了反应堆堆芯的

有效增值系数#

*

1//

%$因此应定期净化燃料溶液$

除去多余的裂变产物)

"

*

'

常规的乏燃料后处理工艺主要采用
Y+,1X

流

程$利用
FHY

等萃取剂萃取
Q

和
Y+

以达到分离

裂变产物的目的)

!

*

'但由于
CTY3

燃料溶液未

经长期冷却衰变(放射性强(辐射防护难以解决$

同时辐射水平太高会引起溶剂辐射分解$造成萃

取设备堵塞$使萃取过程难以正常进行$因此难以

使用
Y+,1X

流程进行燃料溶液的纯化$需要寻找

其它的工艺'

由于无机离子交换剂具有耐辐射(对离子选

择性强等优点)

>

*

$从上世纪
@)

年代起$用无机离

子交换剂从放射性废液中分离?)

E,

(

#!A

G7

和其它

阳离子的研究很多$在这些研究中使用比较多的

是水合五氧化二锑#

POY

%

)

@=##

*和水合二氧化锰

#

PC_

%

)

#"=#@

*等水合氧化物$以及磷酸锆#

I,Y

%等

杂多酸盐无机交换剂)

#B=#<

*

'美国汉福特工厂也采

用铝硅酸盐交换剂分离放射性废液中的锕系元

素(碱金属和碱土金属)

#?

*

'如果无机离子交换剂

能够作为
CTY3

燃料溶液纯化用的材料$燃料溶

液纯化时只需要将热室中的医用同位素提取柱替

换成燃料溶液净化柱$在
CTY3

堆停后$让燃料

溶液通过净化柱吸附而达到燃料溶液纯化的目

的'由于
CTY3

的特殊性$燃料溶液纯化用的交

换剂必须不吸附铀而吸附大多数裂变产物(性能

稳定(不能将其它杂质引入到燃料溶液'根据交

换剂的性质以及
CTY3

的特点$选取
PC_

(

POY

和
I,Y

作为本研究用的交换剂'

本工作拟研究
PC_

(

POY

和
I,Y

对铀的吸

附性能$以及
PC_

和
POY

对
CTY3

燃料溶液

中主要的中长寿命裂变产物#

E,

(

I,

(

3+

(

G1

(

E1

(

G7

%和主要中子毒物核素#

E6

%的吸附性能$通过

研究选取
CTY3

燃料溶液纯化用的交换剂和纯

化工艺'

=

!

实验方法

=>=

!

实验仪器与试剂

T33E=P"=_$D

电感耦合等离子体#

TGY

%$美

国热电公司!

_TD(KV=!))

型离子色谱$美国戴安

公司!

JE=#!)

振荡器$德国
TJO

公司!自制玻璃

色谱层析柱#

"

<66

%'

硝酸铀酰溶液由天然铀配制$溶液中各元素

的浓度为
CTY3

以
"))]W

运行
#.

后的生成量$

实验中所使用元素的化合物形式列于表
#

'

#<)

"

!<)

#

6 PC_

(

POY

和
I,Y

交换剂$采用文

献)

#"

$

#<

$

")

*方法合成!实验试剂均为分析纯!实

验用水为去离子水'

表
#

!

模拟
CTY3

燃料溶液中裂变元素浓度

F.;&1#

!

G%-01-8,.84%-7%/1&161-874-746+&.812/+1&7%&+84%-%/CTY3

元素

#

K&161-87

%

#

+#

6

M

,

S

d#

%

化合物

#

G%6

N

%+-27

%

元素

#

K&161-87

%

#

+#

6

M

,

S

d#

%

化合物

#

G%6

N

%+-27

%

G7 B) G7(D

!

E6 < E6

#

(D

!

%

!

E, ")

E,

#

(D

!

%

"

G1 @)

G1

#

(D

!

%

!

I, A)

I,

#

(D

!

%

>

E1 !) E1

3+ !) 3+G&

!

=>?

!

交换剂对铀的吸附性能研究

#

M

PC_

(

POY

和
I,Y

交换剂分别装填在

"

<66

玻璃色谱柱中#高径比约为
"̂@i#

%$依次

加入
")6S

去离子水和
")6S)̂"6%&

+

SP(D

!

溶液清洗'然后分别加入
@)6S

不同铀浓度的

QD

"

#

(D

!

%

"

溶液#

Q

质量浓度分别为
")6

M

+

S

$

A>
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!
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#

M

+

S

和
@)

M

+

S

$

+

#

P(D

!

%

b)̂"6%&

+

S

%进入色

谱柱吸附$最后加入
>)6S)̂"6%&

+

SP(D

!

溶

液淋洗$测定吸附流出液和淋洗流出液中铀的浓

度$计算铀的损失率'

=>@

!

EAX

和
E!H

在不同浓度
E9F

@

溶液中对

元素的静态吸附研究

)̂@

M

PC_

交换剂加入到
"@6S

含有不同

元素和不同浓度的
P(D

!

溶液中$溶液在振荡器

上振荡
">5

后测定溶液中各元素的浓度$由公式

#

#

%计算不同浓度
P(D

!

溶液中元素在
PC_

和

POY

上的静态分配系数'

*

2

/

#

#

)

1

#

%+

2

#

+

%

#

#

%

式中$

*

2

$静态分配系数$

6S

+

M

!

#

为溶液中元素

质量浓度$

6

M

+

S

!

%

为溶液体积$

6S

!

#

)

为震荡前

溶液中元素质量浓度$

6

M

+

S

!

2

为交换剂质量$

M

'

=>L

!

EAX

和
E!H

在
E9F

@

溶液中对元素的动

态吸附研究

#

M

PC_

和
#

M

POY

交换剂分别装填入

"

<66

玻璃色谱柱$交换剂预处理后分别加入含

有不同元素的
P(D

!

溶液吸附#

+

#

P(D

!

%

b

)̂"6%&

+

S

%$测定吸附流出液中元素的浓度'

=>M

!

交换剂联合使用对
E9F

@

溶液中混合裂变

元素的纯化研究

#

M

PC_

和
#6SPOY

交换剂分别装填在

"

<66

玻璃色谱柱$交换剂预处理后$含有混合裂

变元素的
P(D

!

溶液依次通过
PC_

和
POY

吸

附$测定吸附流出液中元素的浓度$研究交换剂联

合使用后的纯化效果'

?

!

结果与讨论

?>=

!

交换剂对铀的吸附性能

表
"

为
@)6S

不同浓度
QD

"

#

(D

!

%

"

溶液经

过
PC_

(

POY

和
I,Y

吸附后铀的 损 失 率'

@)6S

#

#

Q

%

b@)

M

+

S

的
QD

"

#

(D

!

%

"

溶液通过

POY

和
PC_

吸 附 后$铀 的 损 失 率 分 别 为

>̂B)̀

和
"̂A>̀

!而
@)6S

#

#

Q

%

b")6

M

+

S

的

QD

"

#

(D

!

%

"

溶液通过
POY

和
PC_

吸附后$铀

的损失率分别为
#̂?#̀

和
)̂"A?̀

'低浓度和高

浓度铀溶液通过
POY

和
PC_

吸附后$

Q

的损

失很小$说明交换剂不吸附
Q

或者是对
Q

的吸附

容量很小$因此
PC_

和
POY

可以用于硝酸铀

酰溶液中裂变元素的去除研究'但是不同浓度

QD

"

#

(D

!

%

"

溶液通过
I,Y

吸附后$溶液中的
Q

全部被
I,Y

吸附$说明
I,Y

对
Q

的吸附容量较

大$因此
I,Y

不能用于硝酸铀酰溶液中裂变元素

的去除'

表
"

!

PC_

(

POY

和
I,Y

吸附不同质量浓度的

QD

"

#

(D

!

%

"

溶液后
Q

的损失率

F.;&1"

!

S%77

N

1,01-8.

M

1%/Q%-PC_

$

POY.-2I,Y

交换剂

#

KX05.-

M

1,7

%

Q

损失率#

S%77

N

1,01-8.

M

1%/Q

%+

`

#

#

Q

%

b@)

M

+

S

#

#

Q

%

b#

M

+

S

#

#

Q

%

b")6

M

+

S

PC_ "̂A> )̂@"A )̂"A?

POY >̂B) #̂!@ #̂?#

I,Y #)) #)) #))

?>?

!

EAX

和
E!H

在
E9F

@

溶液中对裂变元素

的静态分配系数

表
!

和表
>

分别为
PC_

和
POY

在不同浓

度
P(D

!

溶液中对
A

种裂片元素的静态分配系

数'表
!

的数据表明$

P(D

!

溶液中
E,

(

E6

(

G1

和
G7

在
PC_

上的分配系数小$

PC_

对其吸附

性能差!低酸度
P(D

!

溶液中
3+

和
I,

的分配系

数大#

#

#)

!

%$

PC_

在低酸度溶液中对这两种元

素的吸附性能好!

E1

的静态分配系数在低酸度和

高酸度
P(D

!

溶液中都比较大$因此
PC_

对
E1

吸附性能很好'表
>

的数据表明$低酸度溶液中$

E,

(

E6

(

G1

和
G7

在
POY

上的静态分配系数较

大$

POY

对其吸附性能较好!含
I,

的溶液中有大

量沉淀$

I,

在低酸度下分配系数较高是由于其生

成沉淀造成!而
3+

和
E1

在
POY

上的分配系数

小$

POY

对其吸附较差'

CTY3

燃料溶液的酸度

为
)̂#

"

)̂!6%&

+

S

$而在此酸度范围内
PC_

对

3+

(

I,

和
E1

的吸附较好$

POY

对
E,

(

G7

(

E6

和

G1

的吸附较好$这两种交换剂对主要的
A

种裂变

元素的吸附能力为互补关系'

?>@

!

交换剂在
E9F

@

溶液中对元素的动态吸附

研究结果

图
#

为
PC_

在
)̂"6%&

+

SP(D

!

溶液中分

别对
E1

(

I,

和
3+

裂变元素的穿透曲线$

PC_

对

E1

和
I,

的 吸 附 容 量 分 别 为
@̂AB 6

M

+

M

和

B̂"<6

M

+

M

!

3+

的吸附流出液虽然在前
@)6S

中

3+

的质量浓度达到
#̂##>6

M

+

S

$但是吸附液达

到
"@)6S

时吸附流出液中
3+

的质量浓度仍为

#̂!@B6

M

+

S

$

PC_

吸附
"@)6S

含
3+

溶液中对

3+

的吸附率达到
?@̂<̀

$因此$

PC_

对
3+

也

有比较大的吸附容量!而
PC_

对
E,

(

G7

(

G1

和

<>
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表
!

!

PC_

在不同浓度
P(D

!

中对元素的静态分配系数

F.;&1!

!

Y.,8484%-0%1//4041-8%/24//1,1-81&161-87%-PC_4-24//1,1-80%-01-8,.84%-%/-48,40.0427%&+84%-7

+

#

P(D

!

%+

#

6%&

,

S

d#

%

元素静态分配系数#

Y.,8484%-0%1//4041-8%/24//1,1-81&161-87

%+#

6S

,

M

d#

%

E, I, 3+ E6 G1 E1 G7

)̂)@ )̂)@

#

<̂")g#)

>

"

#̂"@g#)

>

"#̂) #?̂B #̂B"g#)

>

">̂!

)̂" #̂"B

#

<̂")g#)

>

"

"̂<!g#)

!

"̂>" !ÂB #̂)Bg#)

>

#Â"

#̂) #̂)? @̂">g#)

!

ÂA?g#)

"

>̂)! @"̂A #̂)Bg#)

>

#!̂!

!̂) "̂)B B̂)@g#)

"

#̂?>g#)

"

>̂A) !>̂? #̂)Ag#)

>

<̂A#

B̂) "̂"! A)̂@ #̂!"g#)

"

@̂<? !"̂) #̂>Ag#)

>

B̂A#

!!

注#

(%81

%"

"

表示溶液中元素浓度低于检测限$该静态分配系数值为检测限浓度计算值!表
>

同#

"

4-240.8128510%-01-8,.84%-%/

8511&161-84-7%&+84%-47&17785.-2181084%-&4648

$

.-2851

N

.,8484%-0%1//4041-8%/8511&161-8470.&0+&.812Z4858510%-=

01-8,.84%-%/2181084%-&4648

!

8517.61/%,8518.;&1>

%

表
>

!

POY

在不同浓度
P(D

!

中对元素的静态分配系数

F.;&1>

!

Y.,8484%-0%1//4041-8%/24//1,1-81&161-87%-POY4-24//1,1-80%-01-8,.84%-%/-48,40.0427%&+84%-7

+

#

P(D

!

%+

#

6%&

,

S

d#

%

元素静态分配系数#

Y.,8484%-0%1//4041-8%/24//1,1-81&161-87

%+#

6S

,

M

d#

%

E, I, 3+ E6 G1 E1 G7

)̂)@

#

!̂"g#)

B

"

#

<̂"g#)

>

"

?̂!>g#)

"

#

>̂"g#)

>

"

#

"̂Ag#)

@

"

><̂> B̂)g#)

>

)̂" B̂?)g#)

B

"

#̂<)g#)

>

"

?!Bg#)

"

"̂>#g#)

!

!̂@)g#)

"

!!̂# #̂AAg#)

!

#̂) "̂#<g#)

"

#>>) "̂<Bg#)

"

!̂)<g#)

"

#̂BAg#)

"

"#̂" "̂<Ag#)

"

!̂) #"̂B #BB "@̂B @̂>@ "̂>< ÂB? <#̂)

B̂) #̂B< <̂?A B̂<A #@̂B ?̂?< "#̂B ">̂)

图
#

!

PC_

对
I,

(

E1

(

3+

的穿透曲线

:4

M

'#

!

H,1.]85,%+

M

50+,[17%/I,

$

E1.-23+%-PC_

#

&&&

I,

$

#

/

#

I,

%

bB?̂<6

M

+

S

!

"

&&&

3+

$

#

/

#

3+

%

b"<̂B6

M

+

S

!

!

&&&

E1

$

#

/

#

E1

%

b"<̂?6

M

+

S

E6

基本不吸附'

POY

吸附
>))

"

#)))6S

分

别含
G7

(

E6

(

E,

或
G1

的
P(D

!

溶液后$吸附流

出液中仍然没有元素的漏穿$对这些核素的吸

附容量分别达到
">

(

!̂!<

(

#?̂"

(

<̂B"6

M

+

M

以

上!而
POY

对
E1

和
3+

有少量的吸附$但是吸

附容量不大#

1

"))

#

M

+

M

%'

PC_

和
POY

对
A

种裂变元素的动态吸附性能与静态吸附的趋势

一致'

?>L

!

E!H

和
EAX

对混合裂变元素的吸附研究

结果

#>)6S

含有
B

种混合元素的
P(D

!

溶液#因

为
TGY

不能测定
G7

$而其它金属离子会对使用离

子色谱测定
G7

时造成干扰$所以在混合元素的

P(D

!

溶液中均不加入
G7

%分别通过
PC_

柱和

POY

柱吸附$吸附流出液每
")6S

取样分析溶

液中元素的浓度$实验结果分别列于表
@

和表
B

'

PC_

对溶液中
I,

(

E1

和
3+

的吸附效果较好$吸

附体积为
#))6S

时$吸附率为
#))̀

$而
PC_

对
E6

(

G1

(

E,

基本不吸附'表
B

的数据中$

POY

除了对
E,

和
E1

的吸附率较高外$对其它元素的

吸附能力都较差'

POY

交换剂的吸附容量相对

比较小$而吸附液中总的元素量比较大$

POY

对

E,

的选择吸附性比较强$所以
E,

优先被吸附$虽

然
POY

对
I,

(

E1

和
3+

的吸附性能差$但是由于

POY

对
G1

和
E6

的选择性也不是很强$所以当

含
I,

(

E1

(

3+

(

G1

和
E6

的溶液一起通过
POY

吸

附时$

POY

对它们的吸附选择性是一样的$而

POY

的吸附容量有限$从而导致
POY

对
G1

和

E6

的吸附率也较低'含
I,

的溶液通过
POY

柱

?>

!!!!!!!!!

邓启民等"水合二氧化锰#

PC_

%和水合五氧化二锑#

POY

%用于
P(D

!

溶液中

第
#

期
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和
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的去除研究



吸附后$吸附流出液有白色沉淀$沉淀静置后上层

清液中未测到
I,

$而沉淀中
I,

的含量较高$说明

含
I,

的溶液通过
POY

后发生水解反应$因此沉

淀为
I,

的水解产物!而表
@

和表
B

中
I,

浓度的

测定值不符合相关规律$是由于测量中仪器进样

管插入样品液时的深浅不一致造成的#含有沉淀

的样品未做其它处理直接取样%$

I,

实际上并没

有吸附在
POY

柱上'

表
@

!

B

种元素混合液流经
PC_

柱的流出液中各元素的质量浓度

F.;&1@

!

C.770%-01-8,.84%-7%/74X1&161-874-1&+.817/,%6.PC_0%&+6- 6

M

+

S

流出液编号

#

E1,4.&-+6;1,

%/1&+.81

%

进料液中的元素及其质量浓度#

K&161-87.-28514,6.770%-01-8,.84%-74-851/1127%&+84%-

%

E,

#?̂"

E6

<̂>>

3+

!)̂)

G1

><̂@

I,

A#̂<

E1

"<̂?

# ")̂" Â"# )̂>!" #B̂? = )̂)!

" ")̂@ ?̂>) = @!̂# = =

! ")̂" ?̂># = @>̂> = =

> ")̂> ?̂!A = @>̂! = =

@ ")̂" ?̂!B = @>̂# = )̂#BA

B #?̂? ?̂"B = @!̂B )̂!> )̂!<"

A ")̂) ?̂"@ = @!̂" "̂B" #̂#B

表
B

!

B

种元素混合液流经
POY

柱的流出液中各元素的质量浓度

F.;&1B

!

C.770%-01-8,.84%-7%/74X1&161-874-1&+.817/,%6.POY0%&+6- 6

M

+

S

流出液编号

#

E1,4.&-+6;1,

%/1&+.81

%

进料液中的元素及其质量浓度#

K&161-87.-28514,6.770%-01-8,.84%-74-851/1127%&+84%-

%

E,

#?̂"

E6

<̂>>

3+

!)̂)

G1

><̂@

I,

A#̂<

E1

"<̂?

# = >̂"B "!̂) "!̂> )̂)>A Â@"

" #̂?? <̂)> "B̂" >@̂@ )̂##B Â>>

! >̂BA <̂<> "Â) >?̂? )̂">B ÂA<

> #"̂# ?̂>B "<̂# @Â) BB̂< !#̂B

@ >̂BB <̂A? "B̂! >?̂! )̂")> <̂"?

B #"̂) ?̂#@ "B̂A @"̂# ##̂" #)̂?

A #<̂# ?̂B< "<̂@ @?̂# <)̂) !Â)

?>M

!

EAX

和
E!H

联合使用对含混合裂变元素

E9F

@

溶液的吸附研究结果

根据
PC_

和
POY

的性质$使含混合元素

的吸附液通过
PC_

吸附后再通过
POY

吸附$

这样可以使溶液先通过
PC_

吸附时$溶液中的

3+

(

I,

和
E1

被吸附!吸附液再进入
POY

吸附

时$

3+

(

I,

和
E1

不会对
POY

的吸附容量产生影

响$而且还可以避免由于
I,

在
POY

柱吸附产生

沉淀'

#))6S

含混合裂变产物元素的
P(D

!

溶液

依次经过
PC_

和
POY

吸附$表
A

为元素的吸

附率数据'含混合元素的溶液通过
PC_

吸附

时$溶液中的
3+

(

I,

和
E1

基本全部被吸附$有

#"̂?̀

的
G1

被吸附$而
E,

和
E6

完全不吸附!当

溶液通过
POY

吸附时$溶液中剩余的
E,

(

E6

和

G1

全部被吸附!混合元素溶液经过
PC_

和

POY

柱的串联吸附后$溶液中
E,

(

E6

(

3+

(

G1

(

I,

和
E1

基本被交换剂定量吸附'

@

!

结
!

论

PC_

和
POY

在硝酸铀酰溶液中不吸附铀'

PC_

在
)̂"6%&

+

SP(D

!

溶液中对
I,

(

3+

和
E1

的吸附性能较好$

POY

在
)̂"6%&

+

SP(D

!

溶液

中对
E,

(

G7

(

G1

和
E6

的吸附性能较好'含有

E,

(

E6

(

3+

(

G1

(

I,

和
E1

的
)̂"6%&

+

SP(D

!

依次

通过
PC_

和
POY

柱吸附后$元素基本被全部

)@
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表
A

!

PC_

和
POY

联合使用对混合元素吸附数据

F.;&1A

!

F51.27%,

N

84%-%-PC_.-2POY/,%685164X127%&+84%-

交换剂#

KX05.-

M

1,7

%

元素吸附率#

O27%,

N

84%-

N

1,01-8.

M

1

%+

`

E, E6 3+ G1 I, E1

PC_ ) ) ?@̂A #"̂? #)) #))

POY ??̂? ??̂" "̂?B #)) ) )

#

??̂?

% #

??̂#

% #

?@̂<

% #

#))

% #

#))

% #

#))

%

!!

注#

(%81

%"括号中数据为元素总吸附率#

_.8.4-

N

.,.851717.,18%8.&.27%,

N

84%-

%

吸附'因此$

PC_

和
POY

可用于
P(D

!

溶液中
E,

(

E6

(

3+

(

G1

(

I,

(

G7

和
E1

的去除$有望用于
CTY3

燃

料溶液的净化$但
PC_

和
POY

在硝酸铀酰溶液中

对裂变产物元素的去除有待进一步的研究'
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